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J此.ìli:，光頃後の二次ウ蝕を予防するための企図として，フッ化物が tlíilllJ にたいして})~~Jfjされるよう
になった。たとえばフッ化物を配合した各程充1主材による試みとか， '1,:'); jlJ I こチtS W[を施す lこ先立ってフ
ッ化物を笛壁に塗布するといった試みである。
歯質に高濃度の NaF を作用させるとその表面に CaF2 が生成されることが明らかにされているが，
ここに生成されたが CaF2 がそのまま停滞するものか，あるし 1は別の物質に変化していくものかにつ
いては明らかにされていない。
さて ， CaF2 の水にたいする溶解度は 260C で 0.0017 gjlOO ml であるから，象牙質 apatite に生成
された CaF2 が ， dentin1iquor に溶解したり，あるいは唾-液に溶解して，別の物質になることは充分
に考えられることである口この乙とを明らかにすることは，フッ化物の作用機構を考える上で，重要
な問題である D 象牙質 apatite に生成された CaF2 が，唾液や dentinliquor に接触することを考える
と， CaF2 が作用を受けるとくに重要な条件は，それらのものの巾に含まれている HP04ーの存在で
あろうと想像される。
そこで本研究は，体淑に近似の HP04一 ω出)支をもった数起の溶液を同いて ， in vitro で，象牙1J:
apatite に生成された CaF2ω反応を X 線結晶学的に追究しようとしたものである。
まず最初に ， CaF2 が HP04ーの存在のもとでどのように変化するかをしらべるために，合成の
CaF2 を 37 0C に保たれた llnMjl の Na2HP04 水溶液に浸漬して 4 週間後， X 線回折を行なった。
その結果， CaF2 はその一部が溶解して HP04ーと結合する乙とがわかった。そこで，生成物を確認
するために ， CaF2 を 37 0C に保たれた 260 mMjl の Na2HP04 水溶液に浸漬し ， 64週間まで経時的に
CaF2 の変化を追跡した。 64週間経過した試料からは， CaF2 ば殆んど検出されず， 得られた X 線回
折図型は apatite 型を呈していた口 そこでこの試料を 70QOC で熱処理し， X 線回折を行なって得た
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成績を精密に解析することにより，生成物は fiuor-apatite であることが確認された。すなわち CaF2
は HP04ーを含む水溶液中では安定でなく，次の反応式に示すような反応をお乙して，徐々に fiuor-
apatite に変化していくものと考えられる。
CaF2 → C計十F
Ca朴+HP04一十F 一一一→ Ca10 (P04)6F2 
つぎに，象牙質 apatite Iこ生成された CaF2 の反応を考える場合，その反応に関与する重要なもの
は，象牙質の無機質であると考えられる。そこで，象牙質表面でおこる反応と比較するための基礎資
料として，有機質を含まない hydroxyapatite を合成し，この表面に CaFz を生成させたものを試料と
して次の実験を行なった。試料を 4分割し，おのおのを 370C に保たれた 1 mMjl の Na2HP04 水溶
液 ， Gey 氏の塩類溶液， Ringer 氏液および蒸留水に 4週間にわたり浸潰し，経時的に試料を取り出
して X 線回折を行ない，得られた成績について解析した。その結果， いず、れの浸漬液を用いた場合
にも fiuorapatie が生成され，かっ，その生成速度は HP04ーによって速くなることがわかった。
以上 2 つの実験結果から ， hydroxyapatite 表面に生成された CaF2 は徐々に溶解し， 素地 apatite
と反応してこれを fiuorapatite に変えるとともに，接している水溶液中の HP04ーと作用して同じく
fiuOl'apatite を生成することがわかった。
CaF2 多 Ca+1-ト F-
F一十 Ca10 (P04)6(OH)z一一一一→ Ca lO (POムF2
Ca+1-十 HP04一+F一→ Ca10(P04)6FZ
また，ヒトの象牙質粉末に CaFz を生成させて， これを試料とし， 370C に保たれた 1 mMjl の
Na2HP04 水溶液 ， Gey 氏の塩類溶液，血清残液(ミドリ十字社) ，ヒトの混合唾液， Ringer 氏液お
よび蒸留水におのおの 10 日聞にわたり浸漬し，上述の方法で X 線解析を行なった。 その結果，象牙
質に生成された Caむの場合にも， hydroxyapatite に生成された CaF2 の場合と反応の様式は同じで
あることがわかった。
in vitro による本研究の結果， HP04ーを合む溶液中では，象牙質 apatitc に生成された CaFz は徐
々に溶解し，素地 apatite と反応してこれを fiuorapatite に変えるとともに， HP04ーと作用して
fiuorapatite を生成する反応を併立して起こすことが考えられる。
論文の審査結果の要旨
象牙質に高濃度の NaF を作用させたとき，その表面 lこ CaFz が生成されることが明らかにされて
いる。しかし，嵩洞象牙質に生成された CaF2 が体液との接触でその後いかなる反応を示すかについ
ては明らかにされていない。この問題はフッ化物の作用機構を考える上で重要な事柄である。
そこで本論文は体液中の HP04ーに注目し， まず最初に，単|床の CaF2 と Na2HP04 水溶液との
反応を X 線結品学的に調べている。その結果， CaF2 口安定ではなく，徐々に fiuorapatitc 変化して
いくことを明らかにしている。
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つぎに，合成 hydroxyapatite に生成された CaF2 の，体液lこ近似の HP04ーの濃度をもった溶液
中での反応を X 線結晶学的に調べ，この実験成績を蓋礎として，象牙質 apatite Iこ生成された CaF2
の反応を調べている。
その結果，象牙質 apatite に生成された CaF2 は徐々に溶解し，素地 apatite と反応してこれを
fluorapatite に変えるとともに， HP04ーと作用して fluorapatite を生成する反応を併立して起こすこ
とを示唆している。
以上本研究は，従来ほとんど明らかにされていなかった CaF2 の反応について新しい知見を得たも
のとして価値ある業績と認める。
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